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 要  旨 
LaCoO3のCo３ +イオンは100K付近で低スピン状態(LS;S=0)から中間スピン状態
(IS; S  =1)へ、更に500K付近でISと高スピン状態(HS;  S =3)の混合状態へスピン転移
を生じると考えられている。それぞれのスピン状態のCo３ +イオンは体積が異なる
事、更にIS状態Co３ +イオン(dε) 5(dγ)1はJahn-Tellerイオンである事から、スピン転
移は格子と強く結合した現象と考えられる。スピン転移と格子の結合に関しては、
既にスピン転移に伴う格子体積の異常膨張1 )（中性子散乱）、100K近傍スピン転
移の顕著な圧力依存性2 )、転移温度領域での格子のソフトニング3 )（超音波測定）
が観測され、それらの現象は両スピン状態の格子体積依存性を取り入れた熱力学
的モデルでよく説明されている。しかしながら、これらの結果は100K以上のスピ
ン状態がIS状態であるという事の直接的な証拠を与えるには至っていない。  
以前の超音波測定 3 )は主軸方向が異なる４つの菱面晶ドメインからなる擬立方
の単結晶によるものであるが、本研究では、Co３ +電子状態と結合した格子異常の
立方対称より低対称の知見を得る事を目的に、単一ドメインからなる菱面晶単結
晶による超音波測定を行った。LaCoO3 の菱面晶から立方晶への転移温度(Tc)は
1610K である 4 )。擬立方試料を一軸圧力下で Tc 以上から徐冷する事で単一ドメイ
ン単結晶を作製し、X 線回折と光学顕微鏡観察により、実際に単一ドメインであ
る事を確認した。  
作製された単一ドメイン結晶を用いて菱面晶[111]R方向に伝播する縦波10MHz, 
30MHz, 100MHzと横波10MHz,  30MHz, 50MHz, 70MHzの超音波の音速の温度変化
を測定し、格子のソフトニングの観測を行った。  
10MHzの測定結果を以前の擬立方晶[111]  C方向の結果3 )と比較する。縦波では両
者は、LSからISへのスピン転移温度近傍で格子のソフトニングが起こるという点
で定性的には同じであるが、定量的には明らかな差異が観測された。又、ソフト
ニングが起きない横波でも音速の温度変化には定量的な差異が観測された。以上
の事からスピン状態と結合した弾性的な性質には菱面対象性を考慮する必要があ
る事が判った。一方、縦波で見られるソフトニングはBrillouin zoneのΓ点におけ
るものであるがその領域は狭く、中性子の非弾性散乱による[]  C方向の音響フ
ォノンの観測では≥0.05の領域でソフトニングは観測されなかった。  
更に本研究において、縦波では100K以上の温度領域で明らかに周波数分散を起
こすが、横波ではそのような分散は全くないことが分かった。縦波における周波
数分散はIS状態Co３ +イオンのdγ軌道のゆらぎによる緩和に起因するものではない
かと考えている。尚、LSとHS状態ではdγ軌道のゆらぎが考えられない。  
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